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ガラス系ゼオライトのセシウムならびにストロンチ
ウムの吸着特性把握と浸出水処理への応用に関
する検討
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１．はじめに
　平成23年の東日本大震災発生に伴う福島第一原
子力発電所の事故によって，放射性物質が大気中
に放出され，東日本の広範囲に拡散・移流した．
放出された放射性物質は地表や樹木に付着した後
に，降雨や融雪とともに一部は浄水発生土や下水
汚泥，ごみ焼却施設の焼却灰などへ混入し，それ
らを汚染した．また，下水汚泥や浄水発生土の発
生プロセスによって放射性物質が濃縮されるため，
建設材料や肥料として従来通りの再利用をするこ
とができず，放射性廃棄物として一時保管されて
いる．更に，この保管場所の容量も逼迫してきて
おり，早急な対応が求められている．下水汚泥以
外にも，地震や津波によって発生した膨大な量の
災害廃棄物の処理でも，焼却灰中の放射性物質の
取り扱いが課題となり，処理が遅滞している．
　このような状況を受け，汚染された下水汚泥等
の汚染廃棄物は，平成24年に施行された放射性物
質汚染対処特措法1)によって分類され，放射能濃
度が8,000Bq/kg以下の廃棄物については，管理
型処分場で通常通り処分することになった．放射
性廃棄物を管理型処分場にて埋め立て処分する場
合には，不透水性土壌（ベントナイト混合土等）
で廃棄物の周囲を覆い，雨水の浸入による放射性
物質の溶出を防ぐための対策が講じられている．
しかし，浸出水中に放射性物質が溶出した場合に
は，既存の浸出水処理施設ではその除去対策が十
分ではないと考えられるため，効果的な安全対策
が必要である．佐賀県内でもがれきの受け入れが
検討されたこともあり，仮に受け入れることに
なった場合に十分な放射性物質の漏洩防止策を講
じておかなければ，集水地である低平地も影響を
受けることが十分に考えられる．
　筆者らは廃ガラスの有効利用のために吸水性
および非吸水性の発泡廃ガラス（以下FWG：
Foamed Waste Glass）を開発し，建設分野への
FWGの有効利用として斜面・屋上緑化の保水材
や軟弱地盤等の軽量盛土材，水質浄化用の接触材
などの各種工法（ミラクルソル工法）を提案して
いる2)．更に，FWGの分級によって生じる２mm
以下の粉末を有効に利用するために，それを原料
とした陽イオン交換容量（CEC）が250cmol/kg
以上を持つガラス系粉末ゼオライト（以下ガラ
ス系粉末Ze）を開発した．写真-1（左）には新
たに開発したゼオライト製造プラント（試作機），
写真-1（右）にはガラス系粉末Zeを示す．本材料
は重金属やアンモニア等の陽イオンを吸着できる．
　本研究ではガラス系粉末Zeによるセシウム
（以下Cs+）およびストロンチウム（以下Sr2+）
の吸着特性を把握することを目的とした吸着実
験を実施し，さらに最終処分場浸出水中にCs+，
Sr2+が溶出したケースを想定して浸出水中からの
Cs+，Sr2+除去について検討した．
２．分配係数と飽和吸着量の算出による吸
着能の評価
2.1　分配係数の算出方法
１日本建設技術㈱（〒847‐1201 佐賀県唐津市北波多徳須恵1417‐1）
２佐賀大学低平地沿岸海域研究センター（〒840‐8502 佐賀市本庄町1）
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写真‐1 　ゼオライト製造プラント（左）とガラス系粉末Ze（右）
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　ガラス系粉末Zeの吸着特性を把握するために，
日本原子力学会バックエンド部会が公表している
福島第一原子力発電所内汚染水処理技術のための
基礎データ収集3）に準じて，Cs+およびSr2+の吸
着実験を実施した．
　Cs+吸着実験では25℃恒温下で三角フラスコに
Cs+溶液50mlと吸着材0.5gを入れ，振盪機にて攪
拌した．吸着材にはガラス系粉末Zeと２種類の
天然ゼオライト（愛子産モルデナイトおよび島根
産クリノプチロライト）を比較対象として用いた．
各ゼオライトの物性値を表-1に示す．
　溶媒には純水，0.06M-NaCl溶液（海水の塩分
濃度の10％に模した溶液），0.006M-NaCl溶液
（海水の塩分濃度の1％に模した溶液）を使用し
た．Cs+溶液の初期濃度は，Cs+標準液（1000mg/
L）を用いて１mg/L～50mg/Lに調製した．吸
着反応が平衡に達した後，サンプルをメンブレ
ンフィルター（孔径0.47μm）にて固液分離し，
Cs+を定量分析して平衡濃度Ce（mg/L）を求めた．
その後，式⑴から平衡吸着量qe（mg/g-Ze）を算出
して吸着等温線を作成した．
　Sr2+吸着実験でもCs+吸着実験と同様に25℃恒
温下で実験を行った．ただし，固液比はそのま
まで実験規模を大きくするために，ビーカーに
Sr2+溶液１Lと吸着材10gを入れ，マグネチックス
ターラーで攪拌した．溶媒条件及びSr2+の初期濃
度はCs+吸着実験と同じである．吸着開始から72
時間後に平衡濃度Ceを測定し，平衡吸着量qeを得
た．なお，Cs+とSr2+の定量はICP-MS（高周波誘
導結合プラズマ質量分析計）にて行った．
　Ceとqeを求めた後，式⑵から分配係数Kdを算出
した．分配係数Kdは吸着能力の判断基準として
用いられ，分配係数が大きい吸着材ほど吸着目的
物質の濃度変化に対して応答性が高い．つまり低
濃度の場合でも効果的な吸着が可能なことを意味
する．また，式⑴と⑵を整理するとqeとKdの関係
式⑶が得られ，これは吸着等温線の線形部分では
傾きがKdであることを意味する．
　qe＝（C0－Ce）×
V
m　 ⑴
　Kd＝　
C0－Ce
Ce
　×
V
m
　 ⑵
　qe＝Kd・Ce ⑶
ここで，Vは水溶液容量（ml），mは実験で使用
した吸着材の量（g）を示す．
2.2　飽和吸着量の算出方法
　飽和吸着実験では，前項で用いた3種類のゼオ
ライトに加え，ガラス系粉末Zeを粒状に成型し
たゼオライト（以下ガラス系粒状Ze）も使用し
た．Cs+，Sr2+吸着実験は共に25℃の恒温下で実
験を行い，ビーカーにCs+，Sr2+溶液１Lと吸着材
10gを入れ，マグネチックスターラーにて攪拌し
た．Cs+とSr2+水溶液の濃度設定には塩化セシウム，
硝酸ストロンチウムを用いてそれぞれの初期濃度
を1,000～5,000mg/Lに調製した．吸着材投入前及
び実験開始から24～72時間経過後に採水・ろ過し，
ろ液のCs+，Sr2+濃度をICP-MSにて測定した．
2.3　各吸着材のCs+およびSr2+に対する分配係数
　図-1に純水を溶媒に用いた場合の各ゼオライ
トのCs+吸着等温線を，図-2，図-3にそれぞれ
0.006M-NaCl溶液，0.06M-NaCl溶液を溶媒に用い
た場合のCs+吸着等温線を示す．また，そのとき
の分配係数を表-2に示す．図-1～3及び表-2
から分かるように，いずれの吸着材でも溶媒の
NaCl濃度が高くなるに従い，直線の勾配が小さ
くなった．これは，液相中のNa+がCs+吸着と競合
し，ZeのCs+の吸着反応を妨害したためである．
　各吸着等温線の勾配を比較すると，いずれの溶
媒条件でも天然ゼオライトの傾きが大きいことが
分かる．つまりCs+の吸着に関しては，天然ゼオ
ライトはガラス系粉末Zeよりも分配係数が大き
く，Cs+が低濃度条件でも効果的に吸着でき，な
おかつCs+の平衡濃度をより低くさせる場合にお
いて有為であるといえる．
　図-4，5，6には，Sr2+吸着実験で得られた
各種溶媒条件における吸着等温線を示す．また，
そのときの分配係数を表-3に示す．Cs+吸着の場
合とは異なり，ガラス系粉末Zeの傾きは，いず
れの溶媒条件でも他の吸着材より大きくなった．
つまり，天然ゼオライトと比較してガラス系粉末
ZeはSr2+を低濃度条件でも効果的に吸着できてい
吸着材
平均粒径
（µm）
陽イオン交換容量
（cmol/kg）
ガラス系粉末 Ze 7.7 250以上
モルデナイト 16.8 82
クリノプチロライト 10.8 89
表‐1 　各種ゼオライトの物性値
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るといえる．クリノプチロライトはNaCl濃度が
高くなるに従い分配係数が小さくなっており，こ
れは液相のNa+によるSr2+の吸着阻害によるもの
である．一方，モルデナイトはいずれのNaCl条
件でも分配係数が小さく，Cs+よりもSr2+吸着の優
先順位が低いことが分かった．
図‐2 　Cs+ 吸着等温線（溶媒：0.006M-NaCl）
図‐3 　Cs+ 吸着等温線（溶媒：0.06M-NaCl）
図‐1 　Cs+ 吸着等温線（溶媒：純水） 図‐4 　Sr2+ 吸着等温線（溶媒：純水）
図‐5 　Sr2+ 吸着等温線（溶媒：0.006M-NaCl）
図‐6 　Sr2+ 吸着等温線（溶媒：0.06M-NaCl）
表‐2 　各吸着材の分配係数（Cs+）
溶媒条件 /吸着材
ガﾗｽ系
粉末 Ze
ﾓﾙデﾅｲﾄ
ｸﾘﾉプﾁﾛ
ﾗｲﾄ
分
配
係
数
K
d 純水 2.5 191.5 61.1
N
aC
l 0.006M 1.6 28.8 18.2
0.06M 0.4 3.1 2.6
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2.4　各吸着材のCs+,Sr2+の飽和吸着量
　図-7，8に飽和吸着量の測定実験における
各吸着材の吸着等温線を示す．平衡濃度が高く
なるに従い平衡吸着量は飽和吸着量に近い値へ
と収束していることが分かる（図-8のクリノプ
チロライトは除く）．このときCeとqeの関係は式
⑷に示すラングミュア（Langmuir）型の吸着等
温線で表すことができる．また，吸着等温線が
Langmuir型であるので，式⑷を変形した一次式
⑸を用いて切片から飽和吸着量を算出する．
　qe＝
aqsCe
（1+aCe）
　 ⑷
　
1
qe
＝
1
qs
+
⎧
⎜
⎩
1
aqs
⎫
⎜
⎭
⎧
⎜
⎩
1
Ce
⎫
⎜
⎭
　 ⑸
　ここで，qsは飽和吸着量（mg/g-Ze），aは吸着
平衡定数を示す．
　図-7，図-8の逆数プロット（Langmuirプ
ロット）は以下の図-9，図-10のようになり，
クリノプチロライトのSr2+飽和吸着実験結果を除
き，直線関係が確認された．よって，式⑸の切片
から飽和吸着量qsを算出し，各吸着材の飽和吸着
量を表-4に示した．なお，表中のクリノプチロ
ライトのSr2+飽和吸着量の値は，飽和吸着実験結
果において最も高くなった平衡吸着量を参考値と
して記述した．
　ガラス系粉末Zeよりも天然ゼオライトの方が
Cs+濃度の変化に対して高い応答性がある吸着能
を持ち，低Cs+濃度でもより高い吸着効果が得ら
れることを2.3節で述べた．しかし，飽和吸着量
はガラス系粉末Zeの方が大きく，粒状化させた
場合でも天然ゼオライトより飽和吸着量が多いこ
とが分かった．これはガラス系粉末ZeのCEC値
が他よりも高いためであり，Cs+をガラス系粉末
Zeの固相内に高密度で集積できることを同時に
意味する．則ち，放射性物質の処理にガラス系粉
末Zeを使用した場合では，天然ゼオライトより
も必要な容積が低減される．よって，吸着処理後
の一時保管ではガラス系粉末Zeの優位性が高い
といえる．
　Cs+と同様に，Sr2+の飽和吸着量もガラス系粉
末Zeが最も多いことが分かった．一般的に，粉
末態の吸着材はバインダーなどを用いて造粒され
るため，造粒物の飽和吸着量は低下する．しかし，
ガラス系粒状Zeの飽和吸着量は粉末態と同程度
という結果が得られた．ガラス系粒状Zeの造粒
に用いたセメント系バインダーによってSr2+が付
着または吸着されたことでSr2+の飽和吸着量が大
きくなったことも推察される．
表‐3 　各吸着材の分配係数（Sr2+）
図‐7 　Cs＋飽和吸着実験における吸着等温線
図‐8 　Sr2+ 飽和吸着実験における吸着等温線
表‐4 　各種ゼオライトの飽和吸着量
吸着材
ガﾗｽ系
粉末 Ze
ﾓﾙデﾅｲﾄ
ｸﾘﾉプﾁﾛ
ﾗｲﾄ
ガﾗｽ系
粒状 Ze
飽
和
吸
着
量
Cs+ 192 80 137 128
Sr2+ 139 82 40※） 141
※）飽和吸着実験の平衡吸着量を参考値として記載
溶媒条件 /吸着材
ガﾗｽ系
粉末 Ze
ﾓﾙデﾅｲﾄ
ｸﾘﾉプﾁﾛ
ﾗｲﾄ
分
配
係
数
K
d 純水 265.2 0.01 42.3
N
aC
l 0.006M 221.0 0.01 2.4
0.06M 58.0 0.01 0.3
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　以上の試験から，低Cs+濃度条件下では，天然
ゼオライトの方が効果的にCs+を吸着でき，更に
Cs+濃度を低濃度化させることができる．一方で，
天然ゼオライトよりもガラス系粉末ゼオライトは
CECが大きいので飽和吸着量が多く，Cs+をより
高密度で集積できることが示された．これらを考
慮すると，廃水中のCs+をガラス系粉末Zeで吸着
させた後，天然ゼオライトによる処理を行うこと
で，より少ない量の吸着材でCs+を処理可能とい
える．
　Sr2+の吸着実験ではガラス系粉末Zeの方が天然
ゼオライトよりも高効率でSr2+を吸着できたため，
積極的な活用が期待できることが実験的に示され
た．
3．吸着妨害物質を含む模擬浸出水の吸着
処理実験
3.1　実験方法
　最終処分場浸出水にCs+およびSr2+が溶出した
ことを想定し，カラム通水試験によるCs+とSr2+
の除去について検討した．カラム試験では，写
真-2に示したガラス系粒状Zeを透明パイプ（φ
25mm×500mm）に充填し，そこに最終処分場浸
出水処理施設で処理された水に模した溶液（以
下模擬浸出水）を定量送液ローラーポンプにて
SV=3hour-1の通水速度で連続通水させた（図
-11）．カラムの流入出水を適宜採水して，Cs+，
Sr2+濃度，その他の含有物質の濃度を測定した．
模擬浸出水は貯留タンクに保存し、タンク内の濃
度を均一化させるためにブロワーによるエアレー
ションにて攪拌した．また、模擬浸出水の温度を
一定に保つためにヒーター（26℃一定タイプ）を
投入した．
　カラム通水試験で使用する模擬浸出水の塩濃
度は文献を参考4),5)にして人工的に模擬浸出水を
調製した．その成分を表-5に示す．また，Cs+
及びSr2+濃度は1mg/Lに調製した．カラム通水前
後のCs+，Sr2+および塩濃度（Na+，Ca2+，Mg2+，
K+）は，ICP-MSを用いて測定した．なお，今回
実施したカラム通水試験は，国立環境研究所が
行った実験方法6)を参考にして実施した．
図‐9 　各 Ze の Langmuir Plots（Cs+）
図‐10 　各 Ze の Langmuir Plots（Sr2+）
図‐11 　カラム実験概略図
写真‐2 　ガラス系粒状 Ze
表‐5 　模擬浸出水の成分濃度
項目
濃度
（mg/L）
項目
濃度
（mg/L）
Cs+
1
Cl－ 6,700
Sr2+ Br－ 700
Na+ 30,000 SO4
2－ 40
K+ 1,800
Ca2+ 500
Mg2+ 20
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3.2　実験結果・考察
　図-12に流出水のpHの経時変化を示す．実験開
始直後はpHが10に達し，その後徐々に低下して
流入水とほぼ同じレベルのpH=7前後で推移した．
ガラス系粒状Zeはバインダーに普通ポルトラン
ドセメント（20wt％）を使用しており，更にゼ
オライト自体に製造過程で使用したアルカリが付
着していたため一時的に高アルカリになったと考
えられる．
　図-13にCs+濃度の経時変化を示す．実験開始
直後の流出水濃度は流入よりも低く推移し，Cs+
が吸着されていることが確認できた．その後，流
出水中のCs+濃度が徐々に上昇し，48時間経過後
に流入濃度とほぼ同レベルになり吸着が平衡に達
した．吸着平衡後には，流入濃度よりも流出濃度
が高くなる現象が確認された．模擬浸出水には吸
着選択性の高いNa+やK+が含まれているため，吸
着したCs+の一部がNa+やK+とイオン交換されて
脱着したと考えられる．よって，飽和吸着後には
速やかに新しいゼオライトと交換する必要がある．
　図-14にSr2+濃度の経時変化を示す．流出水中
のSr2+の濃度変化はCs+の場合と同様の傾向を示
しており，吸着が平衡に達した後には吸着した
Sr2+の脱着現象が発生した．また，Cs+と比較し
て，Sr2+の流出水濃度の上昇は緩やかであり，72
時間経過後に吸着が平衡に達した．
　ここで，ガラス系粒状ゼオライトの両物質に対
する吸着選択性について考察する．物質の流入
水中の重量濃度（mg/L）はほぼ等しいが，モル
濃度はCs+=6.74µmol/L，Sr2+=11.7µmol/Lであり，
流入負荷は約1.7倍となる．吸着処理では流量が
等しければ，処理対象物質の濃度が高いほど吸着
がより早く平衡に達するので，Cs+よりもSr2+の
吸着現象が早く平衡に達するはずである．しかし，
本実験ではガラス系粒状ゼオライトのCs+の吸着
がSr2+よりも早く平衡に達していることから，ガ
ラス系粒状ZeはSr2+よりもCs+に対して高い吸着
選択性を示しているといえる。
　模擬浸出水に含まれる陽イオンは，ゼオライト
によるCs+やSr2+の吸着現象と競合するため，吸
着妨害が発生すると考えられる．図-15にCs+と
Sr2+の吸着現象が活発な実験開始から10時間目ま
での各種陽イオンの流出水濃度（C）/流入水濃
度（C0）の濃度比の経時変化を示す．
　Na+は流出水濃度の方が流入水濃度よりも高
く，逆にK+，Ca2+やMg2+は流出水濃度が流入水
濃度よりも低くなった．Mg2+の濃度減少は，実
験開始から9時間まではpHが高かったこと，そ
してpHが8程度になった9時間以降には濃度比
が１に収束していることを考えると，吸着ではな
く水酸化物の生成によるものと考えられる．一
方でK+の流出水濃度低下は，A型ゼオライトが
K+に高い吸着選択性を示すこと7)，カリウムの水
酸化物であるKOHは溶解度が高いので析出しな
いことを考慮すると，Zeの吸着によるものであ
り，同時にCs+やSr2+の吸着を妨害したと推察さ
れる． Na+の挙動については，吸着現象によって
吸着材内部の交換性Na+が液相へ移動し，さらに
ガラス系粒状Zeの表面に残留する原料のNaOHが
溶解したことで流出水中のNa+濃度が上昇したと
考えられる．
図‐12 　pH の経時変化 図‐13 　Cs+ 濃度の経時変化
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　本研究で得られた知見を以下にまとめる．
　Cs+濃度が低い場合においては天然ゼオライト
の吸着効率が高いものの，飽和吸着量はガラス
系粉末Zeが多い．Sr2+吸着では低濃度時吸着特
性，飽和吸着量ともにガラス系粉末Zeに優位性
があった．以上のことから，ガラス系粉末Zeは
固相中へ高密度でCs+を吸着できるため，天然ゼ
オライトの場合よりも放射性セシウム等の吸着処
理では吸着材量を低減できることが実験的に示さ
れた．
　模擬浸出水の処理実験では，Na+やK+の陽イオ
ンから妨害を受けるものの，Cs+とSr2+の吸着処
理が可能なことを実験的に示し，浸出水処理や漏
洩防止材としてガラス系粉末Zeの活用が期待で
きることが分かった．
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